Degradation of sulfathiazole antibiotics in aqueous solutions by using zero valent iron nanoparticles and hydrogen peroxide by فضل زاده دویل, مهدی et al.
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 مقدمه
در  ينگران کيداروها و محصولات مرتبط با آن به عنوان 
توجه ات را ب ه خ ود اخصص اد داده اس ت   ري اخ يها سال
 يکروب يم يه ا از عفون ت  يريجل وگ  اي درمان  يداروها برا
 ييدارو باتي  ترکشود ياسصفاده م واناتيدر ح يها و حص انسان
ش وند   يمش اهده م  يآب يها طيها در مح کيوتيب يآنص لياز قب
]، پس  اب 2[ ين  يرزمي]، ز1[ يدر آب س   ح ب  اتيترک ني  ا
]  4ش ود [  يم  اف ت ي يدنيدر آب آش ام  ي] و حص3[ فاضلاب
 عيص نا  لي توانن د از ر رم ملصل ز از قب  يم ييدارو باتيترک
 يواني و ح يانس ان  يها و مدفوع يمارسصانيپساب ب يداروساز
 ثکه باع ييدارو باتيترک نيا اني] در م6،5[ شوند طيوارد مح
 يبه خارر مصرف بالا ها کيوتيب يشوند، آنص يم طيمح يآلودگ
را ب ه اخصص اد  يمهم گاهيجا يپزشک و دام يها در پزشک آن
ارگانوسولفور اس ت ک ه ب ه  بيترک کي ازوليدهد  سولفات يم
شود  در ابص دا  يکوتاه اثر اسصفاده م يسولفا يدارو کيعنوان 
 يتا زم ان  يضعو مو يمصداول دهان ييايضدباکصر کيبه عنوان 
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ش د م ورد  داي آن پ يت ر ب را ک   تيبا سم نيگزيجا کيکه 
 بي اوقات در ترک يدارو هنوز گاه نيگرفت  ا ياسصفاده قرار م
ها مورد اس صفاده  وميو در آکوار ديو سولفاسصام ديبا سولفابنزام
 ] 7[ رديگ يقرار م
 يه ا  طيمحها از  کيوتيب يدر حذف آنص يملصلف يها روش
 يوتکنول و يب يه ا و روش ونيج ذب، ازناس  لي از قب يآب 
]  فرآيندهاي اکسيداسيون با اسصفاده 7-21گزارش شده است [
هنگامي در تصفيه آب اس صفاده  ليدروکسيه کالياز قدرت راد
هاي مرسوم  وسيله ساير روش ههاي موجود ب اند که آلاينده شده
فرآيندها در رديز فرآين دهاي ]  اين 31[ اند قابل حذف نبوده
 noitadixO decnavdA( )sPOA( پيش رفصه اکسيداس يون
قرار دارند يعني فرآيندهايي که منج ر ب ه ايج اد  )sessecorP
تحت دما و شرايط محي  ي  )HO•( راديکال آزاد هيدروکسيل
]  يکي از فرآين دهاي بس يار جال ب در 41[ باشند مصعارف مي
ذرات آهن در حض ور نانو يقيتلف وناين بين، فرآيند اکسيداسي
ذرات آهن ص فر  باشد  از اين گذشصه نانو مي درو نيه ديپراکس
 به ميزان زياد در دسصرس، ارزان و غير سمي ب وده و پاي داري 
 ] 41،51دهد [ نسبصاً زياد شيميايي را نشان مي
 يمولکولکوچک و ساخصار  ارياندازه بس ليذرات به دلنانو
 ،يکيمک ان  يه ا  يژگ يمنحص ر ب ه ف رد خ ود از و  ياتم ايو 
 برخ وردار  يا ژهي و ييايميو ش يکيالکصرون ،ينور ،يسيمغنار
و  ومي ني(مانند آهن، قل ع و آلوم  صفر تيهسصند  فلزات با ظرف
هسصند   لودهآ يآب يها طياصلاح مح يبرا ي) عوامل موثريرو
   )IVZN(ص فر  تي فلزات اسصفاده از آهن ب ا ظرف  نيا نيدر ب
 ري و غ يارزان  ،يفراوان  لي به دل )nori tnelav oreZ onaN(
 هي و ب ازده ب الا در تجز  ييو توان ا  عيبودن، واکنش سر يسم
ذرات آه ن  ن،يا ]  علاوه بر61[ قرار دارد تيها در الو ندهيآلا
 تيتواند به عنوان آهن با ظرف يم يصنعص يندهايحاصل از فرآ
نش ان  ق ات ي]  تحق71[ شودها اسصفاده  ندهيآلا هيصفر در تصف
از  ييه ا  ندهيتواند در حذف آلا يذرات آهن م داده است که نانو
 ]12،22[ يآل  يه ا ن ات ي] کلر81-02[ نيفلزات س نگ  ليقب
اترها  ليفن يد ناتيبروم ي] پل32،42[ کيآرومات صروين باتيترک
ه ا ] و رن  92،03[ اه کش ] آفت72،82ها [ صراتي] ن52،62[
  ردياسصفاده قرار گ مورد]  13-33[
 يها کيوتيب يجهت حذف آنص IVZN ياز تکنولو  اسصفاده
 و همک ارانش  hcuahG ] 43اس صفاده ش ده اس ت [ ملصل ز 
 نيليس يآموکس يها کيوتيب يآنص هيرا جهت تجز IVZ و IVZN
دو  نيحذف کامل ا قيتحق نياسصفاده کردند  در ا نيليس يو آمپ
 ] 53ساعت اتفام افصاد [ 3در زمان  کيوتيب يآنص
 ن د يفرا ييک ارا  يم الع ه ب ا ه دف بررس  ني ا ن،يبنابرا
ب ا اس صفاده از ن انوذره آه ن ص فر در ح ذف  يس صينانوکاتال
ف ذملصلز در ح يپارامصرها ريو تاث ازوليسولفات کيوتيب يآنص
  آن انجام شده است
 
 ها‌مواد و روش
اس ت  يم العه تجرب کي قيتحق نيا .
انج ام ش ده  وسصهيو به صورت ناپ يشگاهيآزما اسيکه در مق
گ رم  يليم 0001به صورت  ازولياست  محلول اسصوک سولفات
مورد اسصفاده  ازيمورد ن يها غلظت يساز قيو با رق هيته صريبر ل
 يدروکسيداز اسيد سولفوريک و ه Hp قرار گرفت  براي تنظي 
 يدر دم ا  ش ات يآزما يمولار اسصفاده گرديد  تمام کيسدي  
انجام و در  گراد يدرجه سانص 52و در حدود  شگاهيآزما طيمح
  اسصفاده شد lecxE افزار ها از نرم داده ليتحل يبرا تينها
م ورد اس صفاده  مياييي: مواد ش
 ديپراکس،  )O2H7.4OSeF(در اين پژوهش شامل سولفات آهن
 دون،ي روليپ لي نيو يپل  ،)وزن ي درصد 03( )2O2H( درو نيه
 ، اس صيک اس يد )HOaN( ، س ود )4OS2H( کيس ولفور  دياس
 03، ات انول )4HBaN( ، بوروهي درات س دي )HOOC3HC(
 بودند که همگ ي از ش رکت  CLPH با درجه انولدرصد و مص
از  ازوليس ولفات کي وتيب يخري داري گردي د  آنص  KCREM
  شد هيته چيآلدر گمايشرکت س
 قي ذرات آهن ص فر از رر  نانو .
 لي نيو يانجام شد  با اس صفاده از پل  عيدر فاز ما ييايروش اح
آبه  7کننده، سولفات آهن  شلعامل پ کيبه عنوان  دونيروليپ
کنن ده واک نش  اءي ب ه عن وان عام ل اح   يسد دراتيبا بوروه
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را  يمهم اريبسنقش  دونيروليپ لينيو يدهد  اضافه کردن پل يم
امر با  نيکند که ا يم فايپلش شدن نانوذرات آهن ا تيدر قابل
 تي  اث  ر ت ب ج  اديب  ار س   س و س  پ ا  عي  در توز ريي  تغ
 يس ه بع د  يفض ا  تي و ت ب يسه بعد يفضا ک،يالکصرواسصات
ن انوذره آه ن  ني]  بن ابرا 53[ ديآ يود مجوه ب کيالکصرواسصات
ص ورت  ب ه ت ر پلش شده و ک   يبه خوبدست آمده  هصفر ب
 زهيوني نانوذره آه ن ص فر، آب د  هي  در تهديآ يدر م يا گلوله
خ ال  ص رو نيب ا اس صفاده از ن ق هيدق 03ش ده ب ه م دت 
م ولار و  0/10آبه  7شد  محلول سولفات آهن  ييزدا ژنياکس
کرده و در محلول آب و اتانول  هيمولار ته 0/30 دراتيبوروه
را به  دونيروليپ لينيو يحل شد  پل يحجم 07به  03به نسبت 
زن ملل و  ش د  س پ محلول سولفات آهن اضافه و با ه  
و  دي دريبوروه کي ب ه  01(ب ه نس بت  ديدريمحلول بوروه
در  صريل يليم 01 ي(با دب صرو نين طيسولفات آهن) را تحت شرا
 رن  اهي  بعد از سديمللو  گرد يو به خوب) به آن اضافه قهيدق
از مگن ت، ن انوذرات  صفادهشدن معمل اخصلا  ق ع شد  با اس 
سه بار با آب  بيآهن صفر سنصز شده جدا شده و سپ به ترت
و اتانول خال شسصشو داده شد  ن انوذرات آه ن  زهيوني يد
ش دند   يشده تا زم ان اس صفاده در ات انول نگه دار  هيصفر ته
 :نوشت ريتوان به صورت ز يواکنش در سنصز نانوذره را م
32  
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 يري گ: جه ت ان دازه 
ح ذف آن  زاني م يدر بررس ازوليسولفات کيوتيب يغلظت آنص
 LICECم دل  CLPHاز دس صگاه  يسصينانوکاتال نديتوسط فرا
در  elbisiv-VUمجهز ب ه دکص ور  )KU ,egdirbmaC( 0014
 يه ا ح لال  نانومصر مورد اسصفاده قرار گرفت  452رول موج 
ب ه  کياس ص  دياسصفاده جهت فاز مصحرک مص اونول و اس  مورد
 صريل يليم 1 انيجر زانيبود با م 06به  04 يها با نسبت بيترت
 ني غلظ ت در ا  کي اسصفاده شدند  زمان مش اهده پ  قهيدر دق
  بود 4 قهيدق CLPHدر دسصگاه  طيشرا
 
 نتایج
نانوذرات  اتيخصوص  
 يمورد بررس  يکيالکصرون يها سصگاهدآهن صفر با اسصفاده از 
نانوذره آهن صفر س نصز ش ده  ژهيس س و نيانگيقرار گرفت  م
مشاهده شده از  ري(الز) تصو 1مربع بر گرم بود  شکل  مصر 03
رور که  دهد  همان ينشان م MET لهيوس هبنانوذرات آهن صفر 
 نواخ ت  کي ش کل  کي  يشود ذرات دارا يم دهيدر شکل د
بودند که  يذرات آهن سنصز شده به صورت پودرباشند  نانو يم
تا  03در محدوده  يا اندازه يو دارا يکرو ياز لحاظ مرفولو 
 يها ممکن است ناش گونه آنرينانومصر داشصند  ساخصار زنج 05
نانوذره  DRX يباشد  الگو يساکن و تنش س ح  ياز مغنار
آش کار  کي(ب) نشان داده شده است  پ 1سنصز شده در شکل 
 مشل شد   83/67در  2θشدن آهن صفر در 
(ب) نانوذرات آهن صفر سنصز شده DRX(الز) و   MES: نصايج حاصل از آناليز 1شکل 
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ب ر  Hp اثرHp
 کي وتيب يآنص  ونيداس ينانوذره آهن ص فر در اکس  ييکارا
 يآورده شده است  جه ت بررس  2شکل  در ازوليسولفات
 06و  54، 03، 51، 5 يها در زمان ازوليسولفات Hp ريتآث
ق رار  درو نيدهيدر تماس با نانوذره آهن و پراکس  قهيدق
 3براب ر  Hpدر ران دمان ح ذف  نيت ر شيگرف ت ک ه ب 
 ش،يمورد آزما يهاHp گري) اتفام افصاد  ددرصد99/78(
 بي ب ه ترت  ازوليس ولفات  ي، راندمان حذف ب را 9و  7، 5
 درصد مشاهده شد  31/68و  55/92، 18/64
در ح ذف  يس صينانوکاتال ن ديفرا ييب ر ک ارا  Hp ريت  ث  2ش کل 
و 2O2H =1 lomو  IVZN= 1/5 L/g طي(در ش راازوليس ولفات
 )ZTS=05 L/gm
 
غلظت نانوذره آهن ص فر در  ريت ث يبررس يبرا
 5با اسصفاده از نانوذره آهن ص فر  يسصينانوکاتال نديفرا ييکارا
مورد اسصفاده قرار  صريگرم در ل 2و  1/5، 1، 0/5، 0/1غلظت 
نش ان  جيشود نص ا  يمشاهده م 3رور که در شکل  گرفت  همان
ران  دمان ح  ذف ب  ود  در  نيت  ر شيب   1/5داد در غلظ  ت 
که  يشد به روربالاتر راندمان حذف دچار کاهش  يها تغلظ
ح دود  نهيبه طيراندمان حذف در شرا صريگرم بر ل 2در غلظت 
  افتيدرصد کاهش  5
 طيبه صورت مولار ب ه مح  درو نيه ديپراکس  
ش ود  يمشاهده م  4رور که در شکل  واکنش اضافه شد  همان
، 0/5، 0/1 يه ا  غلظت درو نيه ديپراکس ريت ث يجهت بررس
حاصل از آن نش ان داد  جيو  مولار اسصفاده شد که نصا 1/5، 1
 ن ه يمولار به عنوان غلظت به 1با غلظت  درو نيه ديکه پراکس
ن ح ذف در اغلظ ت رانن دم  ني باش د  در ا  يم قين تحقيدر ا
 ص ر يگرم بر ل 1 ازول،يسولفات صريگرم بر ل يليم 05ثابت  طيشرا
 دست آمد   هدرصد ب 99/78برابر  Hp=3 نانوذره آهن صفر و
ت ثير غلظت نانوذره آهن صفر  بر کارايي فرايند نانوکاتاليسصي در   3شکل 
 )ZTS=05 L/gmو  2O2H =1 M،  Hp=3حذف سولفاتيازول(شرايط 
ت ثير پراکسيد هيدرو ن  بر کارايي فرايند نانوکاتاليسصي در حذف   4شکل 
 )ZTS=05L/gmو  IVZN= 1/5 L/g،  Hp=3سولفاتيازول(در شرايط 
 
 
ت ثير غلظت سولفاتيازول  بر کارايي فرايند نانوکاتاليسصي در   5شکل 
 )2O2H=1Mو  IVZN=1/5 L/g،  Hp=3حذف سولفاتيازول (شرايط 
مرحله  نيا در
 يه ا  غلظت ازوليسولفات کيوتيب ياثر غلظت آنص يجهت بررس
برداش صه  ازولياز سولفات صريل گرم بر يليم 001و  57، 05، 52
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 زمان تماس بر حسب دقیقه
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 زمان تماس بر حسب دقیقه
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 زمان تماس بر حسب دقیقه
L/g 5.0 IVZN L/g 1.0 IVZN
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 زمان تماس بر حسب دقیقه
M1.0 2O2H M0 2O2H
M1 2O2H M5.0 2O2H
M5.1 2O2H
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ب ه ص ورت ثاب ت در  ق ه يدق 06ت ا  51شد و در مدت زمان 
قرار گرف ت  2O2H=1 lommو IVZn=1 L/g، Hp=3 طيشرا
  شود يم هدهمشا 5در شکل  شيآزما نيحاصل از ا جيکه نصا
 
 گيري‌بحث و نتيجه
 نيت راز مه   يک يمحل ول ب ه عن وان  HpHp
ه ا ب ا اس صفاده از آه ن  ندهياست که در حذف آلا ييفاکصورها
 ريمصغ کيبه عنوان  Hpم العه ه   نيگذارد  در ا يم ريصفر ت ث
رور که  )  همان9، 7، 5، 3قرار گرفت ( يمورد بررس رگذاريت ث
 Hpش ود ران دمان ح ذف ب ا ک اهش  يمشاهده م 2در شکل 
کرد ک ه در  انيب رور نيتوان ا يآن را م لي  دلاابدي يم شيافزا
افص د ک ه در  ياتفام م تر عيآهن سر يتر خوردگ نييپا يهاHp
کند  ي) مدرو نيه يهاات  اي( يکاف درو نيه ديتول طيشرا نيا
تر اس ت  مناسب يونيدرو ناسيه يها واکنش يعمل برا نيکه ا
 ياه Hpآه ن در محل ول ب ا  يخوردگ گري]  از ررف د63[
 فع ال  ري غ يه ا ل يف يريگ شود به شکل يمنجر م 7بالاتر از 
 ت ر  شيب  يه ا آهن در س س آهن ک ه از واک نش  ديدروکسيه
 ] 73کند [ يم يريجلوگ
در  IIرا به عنوان منبع آه ن  يآهن صفر نقش مهم نانوذره
 2تا  0/1 يها غلظت قيتحق نيکند  در ا يم فايواکنش فنصون ا
 3آن در ش کل  جيمورد اسصفاده قرار گرفت که نصا صريگرم بر ل
غلظ ت  شيشود ب ا اف زا  يرور که مشاهده م آمده است  همان
  در اب د ي يم  شياف زا  ازولينانوذره ران دمان ح ذف س ولفات 
 شياف زا  IIآه ن  يآزادس از  ريبالاتر نانوذره مقاد يها غلظت
عمل  ستيکاتال کيبه عنوان  IIفنصون، آهن  ندي  در فراابدي يم
 يه ا ک اليرا ب ه راد درو نيدهيپراکس  هي کن د ک ه تجز يم 
ک ه  يفنصون در زمان نديکند  پ در فرا يشروع م ليدروکسيه
ش ود، مق دار  يم  سصفادهبالاتر نانوذره آهن صفر ا يها غلظت
ران دمان  ج ه يش ده و در نص  تر شيب يليدروکسيه يها کاليراد
 يب الا  يه ا    اما در غلظتابدي يم شيافزا ازوليحذف سولفات
راندمان اتفام  يجيشود که کاهش تدر ينانوذره آهن مشاهده م
 ديباعث تول تر، شيب IIIو  IIآهن  که نيا ليافصاده است که به دل
ش ود ک ه  يفوم اش باع م  طيدر شرا آهن ديدروکسيرسوب ه
دهد  علاوه بر  يرا کاهش م نديموجود در فرا IIآهن  يها وني
 باش د  يم  ليدروکس يه يه ا  کاليدر رقابت با راد IIآن آهن 
 ]  53[
ملصل ز  يه ا را در غلظ ت  ازوليس ولفات  هيتجز 4 شکل
 هي تجز دي آ يبر م  جيرور که از نصا دهد  همان ينشان م 2O2H
  در رديپ ذ  يم  ريت ث درو نيه دياز غلظت پراکس ازوليسولفات
 قي از رر ليدروکس يه يها کاليراد يفنصون منبع اصل سص يس
در  يکيباش د  ب ه ص ورت تئ ور  يبا آهن م  ديواکنش پراکس
مح دود نباش د،  س ص يکه مق دار آه ن موج ود در س  يرتصو
خواه د ب ود   ت ر شيب  يدي تول ليدروکس يه يه ا ک اليراد
از  ازوليشد راندمان ح ذف س ولفات  يم ينيب شيرور که پ همان
 99ب ه  درو ني ه ديدرصد  در زمان عدم حض ور پراکس  83
مش ابه را ه    جي  نص ا افتي شيمولار افزا 1صد در غلظت در
 س ص ي]  در س43،83،93[ اف ت ي گ ر يد  الع ات توان در م يم
در ح د غلظ ت  درو نيه ديکه غلظت پراکس يدر زمان يفنصون
توان د از  يم  ليدروکس يه يها کاليشود، راد يم اديز يبحران
 بي و ترک درو ني ه ديپراکس يغلظت اضاف يبياثر تلر قيرر
 يه ا ک ال ي  راداب د يک اهش  ليدروکسيه يها کاليمجدد راد
 يت ر ک   تي فعال يدارا يبياز اثر تلر حاصل يدروپرواکسيه
در  ني]  بنابرا04باشند [ يم ليدروکسيه يها کالينسبت به راد
ران دمان ح ذف  درو نيدهياز ح د پراکس  شيب  يها غلظت
  ابدي يکاهش م ازوليسولفات
 ازولياز س ولفات 001و  57، 05، 52 هي اول يه ا غلظ ت
 شينشان داده شده است  با اف زا  5شکل  در جيم العه شد  نصا
 ن د ي  فرااف ت يحذف ک اهش  زانيم ازوليسولفات هيغلظت اول
 ن د يفرا کي ذره آه ن ص فر نانو لهيبه وس ازوليحذف سولفات
باش د،  يم  هي ناهمگن است که شامل دو مرحله جذب و تجز
ذره آهن ص فر از نانو ينيس س واکنش جذب مقدار مع نيبرابنا
ش دن  يا ممک ن اس ت منج ر ب ه گلول ه ني ثاب ت اس ت  ا
از  يريجل وگ  نيدر منافذ ن انوذره آه ن و بن ابرا  ازوليسولفات
                                                           يدهم لضف ناراکمه و هداز 
 
 
ب سامتيش رت زاسدازآ زا عنام وي ه موادمين ورد لوتيد  هد ش
مي صن رد  ددرگيهج م و شنکاو تعرس نآيناز  شها ک فذ ح
مي يدبا [41 ] 
ا  صنيج ا زا ل  صاح  ين قحت  يق  ارف ه  ک داد نا  شنيد  ن 
لاتاکونانيصسي لباق رفص نهآ تارذونان زا هدافصسا اب يت  بو خي 
سکا رديسادينو صنآي بيتويک تافلوسيلوزا ا رد  درادين ارفي د ن 
لماوعي بق زايل pH سکارپ تظلغ ،لولحميهدي،ن ورد  ت ظلغ
صنآ تظلغ و هرذوناني بيتويک ث تيراذگر مي ش  دشاباريط هبي ه ن 
اين ارفيدن  رد3=pH تظلغ رد رفص نهآ تارذونان ،5/1  مرگ
ل ربيرص سکارپ ويهدين ورد  تظلغ رد1  ب رلاومه   د مآ ت سد
 هنچين ازفا ابيش تافلوس تظلغي،لوزا  شهاک فذح نامدنار
يتفا  
 
ینادردق و ركشت 
اين امزآ رد حرريهاگش  مو لع هاگ شناد تشادهب هدکشناد
بدرايل  د ب  ت سا هد ش ماجناين  سويهل  لوئ سم زاين  مر صحم
امزآيهاگش شيمي نادردق و رکشت لامک تشادهب هدکشنادي مي 
 ددرگ 
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Introduction: In recent years, pharmaceutical contaminantshas created much concern for environmental 
experts. Therefore, it is important to find effective methods to remove of them from the environment. One 
of appropriate methods, in order to remove these contaminants is using nanocatalysts process.  
Materials and Methods: In this experimental study, zero-valent iron nanoparticles synthesized in 
laboratory conditions, and its characteristics were determined by SEM and XRD analyses. In this study, it 
was investigated effects of factors such as pH, nanoparticles concentration and hydrogen peroxide 
concentration in removal of sulfathiazole antibiotics in aqueous solutions. All sampling and testing was 
performed according to standard methods for water and wastewater. 
Results: The result of this study showed that pH, as a very effective agent, has a major impact on the 
efficiency of the nanocatalysts process and removal efficiency is higher at lower pH. Maximum efficiency 
was 99.87 percent that obtained time 60 min, pH =3, Nzvi = 1g / L and H2O2 = mmol 1. 
Conclusion:  Synthesized zero valent iron nanoparticles in the presence of hydrogen peroxide has a 
good efficiency to degradation of sulfathiazole and it can be suggested for wastewater treatment of 
pharmaceutical industry.  
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